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A method of preparing substantially homogeneous aluminum oxynitride powder is provided comprising 
the steps (a) reacting aluminum oxide with carbon black in the presence of nitrogen, (b) heating to 
produce a reacted powder and (c) breaking down the resulting powder into particles in a predetermined 
size range. A method of preparing a durable optically transparent body from this powder is provided in 
which the presence of predetermined additives enhance the sintering process. Preferred dopant additives 
are boron, in elemental or compound form, and at least one additional element selected from the group of 
yttrium and lanthanum or compounds thereof. 
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(| • Verfahren zur Herateltung von homogenem Aluminhunoxynitrid aowie aus nach dem Verfahren hergesteRtem 
Aluminiumoxynitrid baatehonder Kdrper 

Verfahren zur Zubereltung von im wesentlichen tiomoge- 
nem Atuminiumoxynltrid-Puiver. wobei man Gamma*Aiuml- 
niumoxyd mit Kohlenstoff In Anwesenheit von Stickstoff rea- 
gieren lABt und das sk;h ergebende Pulver zu Teilchen 
zermahit, deren GrdOe innerhalb eines vorbestlmmten Bare!- 
ches liegt Ein Verfahren zur HersteUung eines dauerhaften 
optisch transparanten Kdrpers aus diesem Pulver umtaBt 
fotgende Veifahrensschritte: Es wird ein grQner KOrper aus Im 
wesentlichen homogenem kubischen Aluminlumoxynitrid-Pul- 
ver gefomit; dleser grOne Kdrper wird in einer Stfcksioffalmo- 
sphdre und in Anwesenheit bestimmtar Zusatzstoffe gesintert, 
die den Sinterprozefi verstflrken. Oiese Zusatzstoffe sind 
vorzugsweise Bor in eiementarer form Oder in Form von 
Verbindungen und wenigstens ein zusdtzilches Element aus 
der Yttrium- und Lanthangruppe Oder ihrer Verbindungen. Das 
gestnterte poiykristaliine kubische Aluminiumoxynitrid hat eine 
Olchte von mehr als 99% der theoretischen Dictite, einen 'vy- 
line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im WeilenlSn- 
genbereich von 0,3 bis 5 Mikron und einen Auflfisungswinkel 
von 1 mradoderweniger. (3232069) 
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1. Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxyni- 
trid 

gekennzeichnet durch folgende Verfahrens- 
schritt'i : 

- Aluminiumoxyd-rulver und RuB werden in eine Reaktions- 
kammej* eing^abracht, 

- in di»? Reaktionskammer wird Sticks toff eingefiihrt, 

- die R jaktioiskammer wird erhitzt, derart daO das 
Aluminiuinox/d-Pulver und der RuB und der Stickstoff 
miteiaander reagieren und ein Pulver erzeugt wird/ das im 
wesen :liche:i Aluminiumoxynitrid enthalt, 

2. Verfahren nach Anspruch 1,dadurch gekennzeichnet , 
daB das durch die Reaktion entstehende Pulver bis zu 15 Ge- 
wichtsprozent Aluminiumoxyd und Aluminiumnitrid enthalt^ wo- 
bei das Verhaltnis Aluminiumoxyd .:2u Aluminiumnitrid in dem 
Zusammensetzungsbereich von kubischem Aluminiumoxyntrid 
liegt. 

3. Verfahren lach Anspruch 1 oder 2/dadurch gekenn- 
zcichne ., daO da;; Aluminiumoxyd und der RuB roiteinander 
vollstandig vermischt in die Reaktionskammer eingefiihrt 
werden. 

A. Verf.ihren nach Anspruch 3/ d a d u r c h gekennzeichnet, 
daB der Kohlenstoff gehalt der Mischung im Bereich von 5,k 
bis 7/1 Cewichtsprozent liegt. 

5. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, da- 
durch gekennzeichnet/ daB das Aluminiumoxyd eine Rein- 
heit von 99/98% und eine durchschnittliche Teilchengrofle von 
etwa 0/(36 Mikron besitzt und dafl der RuB eine Reinheit von 
97/6% und eine durchschnittliche TeilchengroBe von etwa 
0/027 MLkron besitzt. 
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6. Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, d a - 
d u r c h gekennzeichnet, daB die Reaktionskammer auf eine 
peratur iin Bereich von 1550 bis 1850 C erwarmt wird, 



Tern 



7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 5, d a d u r c h 
gekennzeichnet, daB die Reaktionskammer zunachst fur etwa 
eine Stunde auf eine Temperatur von etwa 1550 C^und dann 
fur etwa 40 Minuten auf eine Temperatur von 1750 C erwarmt 
Mird. 

8. Verfahren nach einem der Anspruche 1bis5,dadurch 
gekennzeichnet, dafi die Reaktionskammer zunachst fur etwa 
eine Stunde auf eine Temperatur von etwa 1620 C und dann 
fUr etwa 40 Minuten auf eine Temperatur von 1820 C erwarmt 
wird. 

9. Verfahren nach Anspruch 6, d a d u r c n gekennzeichnet, 
daB der Erwarmungsvorgang ferner folgende Schritte umfaQt: 

- Zur Umwandlung des nicht temperaturstandigen Camma-Alumi- 
niumoxyds, das in der Mischung vorhanden ist, in das tem- 
peraturbestandige Alpha-Aluminiumoxyd wird die Reaktions- 
kammer zunachst auf eine Temperatur am unteren Ende des 
genannten Temperaturbereiches erwarmt, 

- urn eine Reaktion der umgewandelten Pulvermischung mit dem 
Stickstoff und die Bildung von Aluminiumoxynilrid herbei- 
zufuhren, wird die Reaktionskammer sodann auf eine Tempera- 
tur am oberen Ende des genannten Temperaturbereiches er- 
warmt. 

10. Verfahren nach Ans.pruch 2, d a d u r c h g.^kennzeich- 
net, daB das durch die Reaktion gebildete Pulver zu Teilchen 
miteiner GroBe zwischen 0,5 und 5 Hikron zermahlen. 

11. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeich- 
net, daB das Pulver in Luft erhitzt wird, bis ii . der Mi- 



schung cegebenenf alls vorhandene organische Verunreinigun- 
gen im vesentlichen entfernt sind. 

12. Verfahren nach Anspruch 1/gekennzeichnet 
durch fclgendu Verf ahrensschritte : 

- Aus A] uminiumoxyd und Rufl wird vine Mischung zubereitet, 
deren Kohlenstoff gehalt im Bereich von 5^4 bis 7,1 Ce- 
wichti.prozent liegt, 

- diese Mischung wird in einer stromenden Stickstof f atmo- 
sphare: eine Stunde lang bei einer Temperatur von etwa 
1550*^ C und sodann wahrend 40 Minuten bei einer Tempera- 
tur vcn wenigstens 1750° C zur Reaktion gebracht, 

- nach der Reaktion wird die Mischung in einer Kugelmuhle 
mit Aluminiumoxyd-Schleifkugeln in Methanol gemahlen, 

- das grmahlene Pulver wird durch ein 400er Sieb gefiltert. 

13. Verfahren nach Anspruch 12, d a d u r c h gekennzeich- 
net, 

- daB das gefilterte Pulver getrocknet wird 

" und d<'iB das Pulver zur Beseitigung eventueller organi- 
scher Verunreinigungen in Luft erhitzt wird. 

14. VerJ'ahren zur Bildung eines transparenten gesinterten 
Aluminiumoxynitrid-Korpers aus nach Anspruch 1 hergestell- 
tem Aluiiiniumoxynitrid, gekennzeichnet durch 
fclgende Verf ahrensschritte : 

- Es wird eine Mischung aus Aluminiumoxyd und.RuB zuberei- 
tet, 

- diese Mischung wird in Anwesenheit von Stickstoff bei 
einer Temperatur im Bereich von 1550 bis 1850° C zur 
Reaktion gebracht, 

- aus drir Misohung' wird ein griiner Korper vorbestimmter Form 
geprei3t, 

- dieser griine Korper wird in eine Sinterkammer gebracht, 

- in dio Sinterktimmer werden Dotierungszusatzstof f e einge- 
fuhrt, die ein oder mehrere Eleraente aus der Yttrium- 
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und Lanthangruppe oder deren Verbindungen umfassen, 
- der grline Korper wird in einer Stickstof f atnosphare bei 
einer Temperatur gesintert^ die hoher ist als 1900^ C 
jedoch niedriger als der Schmelzpunkt von Aluniniumoxy- 
nitrid. 

15. Verfahren nach Anspruch 14^ d a d u r c h gekennzeich- 
net, daS der Kohlen^tof f gehalt in der genannten Hischung 
im Bereich von 5/A bis 7/1 Gewichtsprozent liegt. 

15, Verfahren nach Anspruch 14 oder 15/ d a d u r c h ge- 
kennzeichnet , daB die Dotierungszusatzstof f e sich wahrend 

4 

eines Teiles des Sintervorganges in der Dampfphase befinden. 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gokennzeich- 
net, daO die Dotierung.-.zusatzstof f e wahren } des .sinter vor- 
ganges zu dem genannten Korper gelangen un J durch die^^en 
hindurch dif f undieren • 

18. Verfahren nach Anspruch 17f d a d u r ^ h oekennzeich- 
net, dafi die Dotierungszusatzstof fe wahrend des Sintervor- 
ganges an den Korngrenzen eine fliissige Phase erzeugen. 

19. Verfahren nach Anspruch 15/ d a d u r h cekennzeich- 
net, daB die Dotierungszusatzstof fe rait der yenennten Hi- 
schung vermischt werden. 

20. Verfahren nach Anspruch 19/dadurch cekennxeich- 
net, daB die Menge der Dotierungszusatzstof fe nicht mv.hr als 
0/5 Gewichtsprozent der genannten Mischung brtr; 'jt. 

21. Verfahren nach Anspruch 14, ferner geker nzeich- 
net durch folgende Verf ahrensschritte : 

- Die nischung wird nach der Reaktion in Teilchen mit einer 
GroBe im Bereich von 0,5 bis 7 Plikron zermahl(n, 

- nach der Reaktion wird die Hischung zur Beseiiigung orga- 
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nischfe-r Verunreinigungen erhitzt • 

1x15 besondere 

[^^* Korper aus/nach einem der vorhergehenden Anspriiche her- 
gestelllen kutischem Aluminiumoxynitrid g e k e n n - 
zeichnet durch 

- eine Lichte von wenigstens 99% der theoretischen Dichte, 

- einen in-line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im 
Wellenlanger.bereich von 0,3 bis 5 Wikron 

- und einen Auflosungswinkel von 1mrad oder weniger. 

d^, Korp-er au£ dotiertem Alumxniumoxynitrid, das/nach einem 
Verfahrcn nac^ einen der Anspriiche 1 bis 21 hergestellt ist, 
gekennzeichnet durch 

- eine Lichte von wenigstens 99% der theoretischen Dichte, 

- und einen ir -line-Transmissionsgrad von wenigstens 50% im 
Wellenlangenbereich von 0,3 bis 5 Mikrometern . 

24. Korper nach Anspruch 23r d a d u r c h gekennzeichnet, 
daB er ous im wesentlichen einphasigem Aluminiumoxynitrid 
gebildei und Biit Bor und wenigstens einem Element der 
Yttrium- und Lanthangruppe dotiert ist. 
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Munchen, den 2?. August I982 
Anwaltsaktenz. : 2? - P.^t, 3^6 

ft 

Haytheon Company, l^Jl Spring Street, Loxir gton, MA 02173* 
Vereinifite Staaten von Amerika 

Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxynitrid 
sowie aus nach dem Verfahren hergestelltem Aluminiumoxyni- 
trid bestehen der Koroe r 

Die Erfindung betrifft das Gebiet dauerhafier tr msparen- 
ter Keramikverbindungeii • Solche Werkstoffe werde i benbtigt 
fur Anwendungsfalle^ bci denen ein hoher Transmissionsgrad 
und gute bilderzeugend* Eigenschaf ten im sichtba^en Bereich . 
und im Inf rarotbereich erforderlich sind. Diese /orderungen 
werden sowohl bei mili .arischen als auch bei koin:nerziellen 
Anwendungen angetroffen. So werden z.B. fur CescnoBe soge- 
nannte Dome benotigt^ die fiir Inf rarotstrahlung durchlas- 
sig sind. Verschiedene Arten von Dampf lampen -benitigen 
transparente Kolben, Viele transparente Haterialien sind 
fiir diese Anwendungsf alle nicht geniigend dauerhaft. Die 
pinschlagige Forschung ist deshalb auf die Entwi klung. 
I ranisparcnter Keramikw^Tkatof f e gerichlot. Viele Keramik- 
verbindungen besitzen ;:war die geforderte Dauerh.if tigkeit, 
sind jedoch fiir die genannten Anwendungsf alle nicht genu- 
gend transparent, Alum.iniumoxyd beispielswoise i^t zwar 
ein sehr hartes Materiiil^ besitzt jedoch koine ajsreichen- 
de Transparenz und bewirkt eine sehr starko Lichtstreuung. 
Bei der Suche nach eincm geeigneten Material miissen auBer- 
dem die Herstellkosten in Betracht gezogen werden; Verfah- 
ren^ die eine individuelle Herstellung der fiir die ange- 
deuteten Einsatzzwecke erf orderlichen Fenster benotigen, 
kommen daher aus Kostengriinden nicht in Betracht. Von die- 
sem Cesichtspunkt aus ;;ind z»B. WarmpreQverf ahreri uner- 
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wunsch;. Als Alternative sind Massehherstellverf ahren anzu- 
strebe u Insbesondere kommen Sin terverf ahren in Betracht, 
die di'i gl eichzoitige Herstellung einer Vielzahl von Ein- 
heiten errabglichen. Das Sintern trahsparenter Keramikwerk- 
stoffe ist jedoch wenig bekannt und wird kaum praktiziert. 

AluminLuffloxynitrid ist ein vielversprechender Werkstoff fiir 
Anwendangsf alle^ die ein breites Transmissionsspektrum er- 
forderi. Der bisher einzige bekaante Versuch zur Hers tell ung 
oines jesinterten Aluminiurooxynitridkorpers ist in der US-PS 
A2 41 300 beschrieben. Die pulverf brmigen Ausgangsstof f e war- 
den ve-mischt und anschlieBend gesintert. Dabei findet so- 
wohl eLne Reaktion der Ausgangsstof fe als auch ihre Sinte- 
rung tcatt. Das Endprodukt ist ein Oxynitridkorper , der je- 
doch far die eingangs erwahnten Anvendungsf alle nicht genii- 
gend transparent ist. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verf ahren zur 
Herstellung eines im wesentlichen homogenen kubischen Alu- 
miniurooxynitridpulvers anzugeben^ das sich sintern laBt und 
fiir dia Herstellung dauerhafter transparenter Keramikfenster 
oignet . 

Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren mit den Herkmalen 
des Patentanspruches 1 gelost. 

Vorteilhafte Ausgestaltungen und Weiterbildungen des Verfah- 
rens 59maa cer Erfindung sowie ein . Aluminiumoxynitridkorper 
sind in dun Unteransprtichen beschrieben. Auf sie wird hier 
ausdriicklich verwiesen. 

Ausgehend von deci nach dem Verfahren gemaB der Erfindung 
hergestellten im wesentlichen homogenen Aluminiumoxynitrid- 
pulver larisrn sich unter Verwendung spezifischer Zusatzstoff 
FenstiT horr.tel len, die sowohl im sichtbaren al.s auch im In- 
f rarotbereich die gewiinschte Transparenz besitzen. 
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Das Verfahren zur Herstellung von homogenem Aluminiumoxy- 
nitridpulver beinhaltet folgende Schritte: Aluminiumoxyni- 
tridpulver ,und RuB werden in eine Reaktionskammer verbracht; 
liodann wird Stlckstoff in die Kammer geleitet; sc hlieBlich 
wird die Kammer erwilrml , so daB die Pulver und das Gas rea- 
gieren und ein Pulver entsteht, das einen wesentlichen An- 
teil von Alurainiuraoxyni trid en thai t. Das durch die Reaktion 
entstehende Pulver kann auBerdem bis zu 13 Gewichtsprozent 
Aluffliniumoxyd und Aliminiumnitrid enthalten^ wobei das Ver- 
bal tnis von Aluminiumoxyd zu Aluminiumnitrid im Zusammen- 
setzungsbereicb von kubischem Aluminiumoxynitrid liegt. 

Ein Verfahren zur Herstellung transparenter gesinterter 
Aluminiumoxynitridkbrpe r umfaBt folgende Verf ahr€>nsschritte : 
Es wird eine Wischung von Aluminiumoxyd und RuB herg.estellt? 
die Mischung wird in Aiiwesenheit von Stickstoff bei einer 
Temperatur im Bereich von 1550 bis 1850^ C zur Reaktion ge- 
bracht; aus der Mischung wird ein gepreflter griiner Korper 
vorbestiramter Form gepreBt; der grune Korper wird in eine 
Sinterkammer verbracht; in die Kammer werden Dotierungszu- 
satzstoffe verbracht, die ein oder mehrere Elemente aus der 
Yttrium- und Lanthangruppe Oder deren Verbindungen ent- 
halten; der grune Korper wird bei einer Temperatur gesin- 
tert, die groBer ist als 1900^ C jedoch niedriger als der 
Schmelzpunkt von Aluminiumoxynitrid. Die Dctierungsstof f e 
befinden sich wahrend eines Teiles des Sinterschrittes in 
der Casphase/ gelangen in diesem Zustand zu dem ilorper und 
diffundieren durch ihn hindurch- Die Menge der D jtierungs- 
zusatzstoffe ubersteigl nicht 0,5 Gewichtsp rozen" des Ge- 
wichtes des griinen Korpers. Die Ausgangsmischung hat einen 
RuBanteil, der vorzugsweise im Bereich von 5/4 bis 7,1 Ge- 
wichtsprozent liegt. Nach der Reaktion wird die Mischung 
vorzugsweise zu Teilchen mit einer Grofle von 0,5 bis 5 Mi- 
kron zermahlen und in Luft oder Sauerstoff erhitzt, urn ge- 
gebenenfalls vorhandene organische Verunreinigungen zu ent- 
fernen. 
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D»'r Koi .)er aus kubischem Aluminiumoxynitrid besitzt eine 
Dichte /on wenig:;tens 99X der theoretischen Dichte, einen 
"in-lina-Transmissionsgrad" von wenigstens 50% im Wellen- 
langenbsreich von 0^3 bis 5 Mikron und eine Bildauf losung 
von 1 nrad oder weniger, 

Iffi folgsnden sei die Erfindung durch die Beschreibung eines 
bevorzugten Ausf uhrungsbeispieles naher eriautert: Es wird 
ein im rfesentliches homogenes kubisches Aluminiumoxynitrid- 
Pulver tierqestellt, indem man Gamma-Aluminium oxyd mit Koh- 
lenstof f in einer Stickstof f atmosphare reagieren laBt. Zu- 
michst rferden Aluminiumoxyd und RuB trocken gemischt. Dies 
g«.'schif at Itei spiolsweise in einen. Patterson-Kelly-Zweischa- 
lunmischer. l ie Mischzeit bctragi bis zu ? Stunden. Uai; Alu~ 
miniumoxyd besitzt vorzugsweise eine Reinheit von wenigstens 
99,98% und eine durchschnittliche Teilchengrofle von 0,06 Mi- 
kron, Der Ru£ besitzt eine Reinheit von nicht wenigerals 
97,6% nit einem 2,4%-igen Cehalt an fluchtigen Bestandteilen 
und eine durchschnittliche Teilchengrofle von 0,027 Mikron, 
Der Kohlenstoffgehalt der Mischung liegt im Bereich von 5,4 
bis 7,1 Gewichtsprozent . Eine bevorzugte Wischung enthalt 
5,6 Gewichtsprozent RuB und 94,4 Gewichtsprozent Aluminium- 
oxyd, Die Aluminiumoxyd-Kohlenstoff-Mischung wird in einen 
Tiegel aus Aluminiumoxyd gegeben und in einer Atmosphare 
stromenden Stickstoffes bei einer Temperatur von 1550^ C bis 
I'^SO^ C zur Feakhion gebracht. Die Zeit bctragt bis zu 2 
Stunden bei Maximaltemperatur . Die Warmebehandlung erfolgt 
in zwei Schritten. In dem ersten Schritt wird eine Tempera- 
tur von etwa 1550^ C wahrend etwa einer Stunde angewendet. 
Bei einem geeigneten Verbal tnis von Aluminiumoxyd zu Kohlen- 
stoff reagiert das nicht temperaturstabile Gamma- Aluminium- 
oxyd nur teilweise 'mit Kohlenstoff und Stickstoff, wobei so- 
wohl Alpha^-Aluminiumoxyd als auch Aluminiumnitrid entsteht. 
Ein einstundiges Gluhen bei 1550^ C reicht aus, um die ge- 
eignetc Mengt- AJ^G^ zu AIN urazuwandeln. In dem zweiten 
Schriti , d')r von etwa 40 Minulcn dauert, liocjt die Tcmpora- 
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bei 1750° C oder dariiber^ist jedoch niedriger al:; der 
Schnielzpunkt von Alumlniurooxynitrid/ der bei .^04«) C liegt. 
Dabei verbinden Alpha-Aluminiumoxyd und Aluminiunnitrid sich 
zu kubischem Aluminiumoxynitrid. 

« 

Das aus der Warmebehandlung resultierende Reaktionsmaterial 
besteht vorwiegend aus kubischem Aluminiumoxynitrid, kann 
jedoch auch Aluminiumoxyd und/oder Aluminiumnitr.Ld in Wengen 
bis zu 15 Gewichtsprozent enthalten, wobei das Vorhaltnis 
Aluminiumoxyd zu Aluminiumnitrid in dem Bereich der Zusam- 
mensetzung von kubischem Aluminiumoxynitrid liegt. Die Men- 
gen von Aluminiumoxyd und Aluminiumnitrid kbnnen durch die 
Warmebehandlung gesteuort werden. Die Wenge des In der er- 
sten Warmebehandlungsschritt erzeugten Aluainiumnitrids 
hangt ihrerseits von dom Kohlenstof f anteil in de * Ausgangs- 
mischung ab . 

Die folgende Tabelle I veranschaulicht die Wirkung unter- 
schiedlicher Kohlenstof fmengen in der Ausgangsmischuhg und 
unterschiedlicher Temperaturen wahrend des zweiten Warme- 
behandlungsschrittes (der erste Schritt bestand in einem 
einstundigen Gluhen bei 1550° C aufier fur die Probe 5/ die 
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Probe 


Gewichts-% 
Kohl ens toff 


Temp. 


Zeit 
(rain) 


% 
ALM 


% 


% 

ALON 


1 


5.6 


1750 


40 


3.2 


10. t 


86.8 


2 


7.1 


1750 


40 


4.0 


0 


96.0 


5 


6.5 


1750 


40 


1 .88 


0 


98.12 


4 


5.9 


1750 


40 


0.85 


0 


9J.15 


5 


5.6 • 


1820 


40 


Spurer. 


Spui en . 


99.9+ 



B»;i der be/orzuglen Warnebehandlung ergibt sich als Resul- 
tut eini Vcfrbindung, die im wesentlichen aus 100% Aluminium- 
oxynitrid besteht und der Probe 5 entspricht. Eine andere be- 
vorzugte resultierende Verbindung ist die der Probe 1. Das 
resultiarende Aluminiumoxynitrid-Pulver besteht aus zusam- 
mengebci-kenen Teilchen, die sich in einer Kugelmuhle leicht 
2u Teilchen mit oiner GroBe von 0,5 bis 5 Wikron zermahlen 
lass en. 

Das durch die der Reaktion entstandene Material wird in 
einer ttit Polyurethan oder Gummi ausgekleideten Kugelmuhle 
zerraah- len, wobei Methanol als Mahlfluid und Kugeln aus 
Aluminiumoxyc als Wahlkorper verwendet werden. Die Wahldauer 
betragt 16 Stunden. Das gemahlene Pulver wird durch ein 
400er Tieb gegeben und bei einer Temperatur von 65° C bis zu 
24 Stunden getro'jknet. Nach dem Irocknen wird das Pulver fur 
die Dauer von 2 Stunden an Luft bei 600° C erhitzt, um 
organische Verunreinigungen zu entfernen, 

Sodann werder Sinterhilfen in Form geringer Mengen (bis zu 
0,5 Gewichtsprozent des Aluminiumoxynitrid-Pulvers) ausge- 
wahlter Dotierungszusatzstoff e hinzugefugt. Die Zusatzstof- 
fe konnen ein Element aus der Yttrium- und Lanthangruppe 
Oder ihrer Verbindungen enthalten, Es ist anzunehmen, daB 
andere Elemente der Lanthannidenreih.e gleichfalls Verwendung 
finden konnen. Vorzugsweise werden die Oxyde der genannten 
ausgew; hltf'n ElcMiiente verwendet, Ks kann auch t?ine KcMiibina- 
tion der Doti eruugszusatzstof f e Verwendung finden, solange 
die Gesamtmenge der Zusatzstoffe die genannten 0,5 Gewichts- 
prozent nicht uberschreitet. Eine bevorzugte Kombination ent- 
halt 0,08 Gewichtsprozent Yttriumoxyd (Y^Oj) und 0,02 Ge- 
wiqhtsprozent Lanthanoxyd (La^O^) . Alternativ konnen die Do- 
tierungszusatzstoff e zugefugt werden, wahrend das Aluminium- 
oxynitrid-Pu] ver in der Kugelmuhle zermahlen wird. 



Das die Zursal zstof f e enthaltende Aluminiumoxynitrid-Pu] ver 
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wird in Cummiforoien vorbestimmter Cestalt gebracht und bei 
Driicken von mehr als 1^000 psi isostatisch geprebt* Hier- 
durch entstehen griine Kbrper/ die anschliefiend gesintert 
werden. Die Korper warden in Behalter gebracht, die sich in 

» 

der Sinterkaminer befinclen. Die Behalter bestehen entweder 
ganz aus Bornitrid odet* teilweise aus BornitrLd und zum an- 
deren Teil aus Molybdan. Das Sintern findel in ei ner still- 
stehenden Stickstoffatniosphare bei 0 bis 5 psig i ta1;t- Urn 
ein Haterial mit hoher Transparenz zu erhalten, wird eine 
Sintertemperatur angewendet, die hoher ist als 1900^0 jedoch 
niedriger als der Schmolzpunkt von Aluminiumoxyni trid, der 
bei etwa 2140^ C liegt. Die Sinterzeit betragt wrngistens 24 
Stunden und kann bis 48 Stunden dauern. 

Tabelle II 

Pnr.ho Y n 1^ n I^JsPP-/ in-line- Dicko/ DLchte/ opt- 

fvot>e x^u^ Ui^^ o^ ^ Trans. mm % Auflbsung 
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null 


null 


1930 


23 


opak 


1.7 


98 




2 


O.CB 


0.02 


1930 


1 


5 


0.82 


984 




3 


O.OB 


0.02 


1930 


24 


80 


1.45 


994 


1 mead 


k 


0.25 


null 


1930 


48 


53 


1.35 


99+ 


" mrad 


5 


0.08 


0.02 


1730 


3 


opak 


1.5 






6 


0.08 


0.02 


1910 


8 


5 


0.8 


98 





Tabelle II veranschaulicht den EinfluS der Zusat:'-stof f e, der 
Zeit sotfie der Temperatur auf die resultierende Transparenz 
des Aluminiumoxynitrids • Die Dichte uurde nach dom archime- 
dischen Prinzip ermittelt. Der in-line-Traiismiss lonsgrad vur* 
de mit einem Perkin-Elmer 457 Gitter-Inf rarot-Spi^etrophotome- 
ter bei einer Wellenlange von 4 Mikron ermittelt. Der Auf 15- 
sungsvrinkel wurde unter Verwendung des Standard ISAF-Auflo* 
sungs-Testmusters 1951 gemessen. Die Temperature, wurden bis- 
auf 10^ C genau eingeh.ilten • Eine Temperatur von 1900'' ist 
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die Mini Dial teoiperatur fur die Herstellung eines transparen- 
ten Materials, wenn die geeignete Menge Y^O, und/ Oder La^O, 
gegeben ist. Die optimale Menge an Zusatzstoff en ist die 
Mindesti. enge, die benotigt wird/ urn an den Korngrenzen eine 
fllissigi Phase- zu erzeugen, die anfangs als zweite Phase 
nach der Sintern noch nicht vorhanden sind* Obwohl 0,1 Ge- 
wichtspiozent die besten Ergebnisse erbrachten, sind kleine 
Spurenm ngen von etwa 0,05 Gewichtsprozent vermutlich geeig- 
net. Da: helBt, daB sich bei oder in der Nahe von 1900° C 
eine fl'ssige Phase ausbildet, die eine rasche Verdichtung 
und Por* nbeseitigung bewirkt. Die flussige Phase verschwin- 
det, wern Y und La mit dera Aluminiumoxynitrid in feste Lo- 
sung geJen. Vermutlich findet dieser SinterprozeB der flus- 
sigen Pi ase boi Sintertemperatur zu Beginn des Sinterpro- 
zesses statt. AnschlieBend handelt es sich um Festkorperdif- 
fusion, durch vrelche die verbleibc-nde Porositat beseitigt 
und der wesentliche Anteil der Transparenz erzielt wird. Die 
Beseiticung der Porositat durch Festkorperdif fusion lauft 
sehr langsam ab, so dafl langere Z^jiten ben5tigt werden. Die 
bevorzufte Mindestdauer betragt 2n Stunden, Dies wird durch 
die Prol-en 2 und 6 bestatigt, die trotz angemessener Menge 
an Zusat zstof J'en transluzent geblleben sind, da die Dauer 
der Sin^erung aul* eine bzw. acht r»tunden beschrankt war. 

Es sei orwahnt, dafl die vorangehend erorterten Zusatzstof- 
fe weder mit dem Aluminiumoxynitrid-Pulver vor dem Sintern 
vermisciit noch in direkten Kontakt mit dem grunen Korper 
gebrachi: werdcan miissen. Zur Dotierung des Aluminiumoxyni- 
trid gonugt os , daB der ausgewahlte Zusatzstoff in der Sin- 
terkammor verfugbar ist, Es wurde tatsachlich eine unerwar- 
tete Verbesserung der Transparenz von gesintertem Aluminium- 
oxynitrid nach dem Sintern eines grunen Korpers beobachtet, 
der ausschlieSlich aus Aluminiumoxynitrid-Pulvern bestand 
und der sich In cler Nachbarschaf t eines grunen Korpers be- 
fand, w<ilcher YtLriumoxyd enthielt und auf einer Bornitrid- 
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Plattforra lag. Somit kann die Einfuhrumi der Zusatzstoffe 
in die Sinterkamraer auch nach anderen V< rfahrcn erfolgen, 
die geeignet sind, eine Dotierung des Aluminiumoxynitrid:- 
Formlings aus der Gasphase zu ermoglichen. 

Eine Erklarung der Damphdotierung durch die Anwesenheit 
spezifischer Zusatzstoffe zur Intensivierung des Sintervor- 
ganges ist vermutlich die folgende: Bei Sinterten peraturen 
besitzt die Aluminiumoxynitrid-Mischung einen sicnifikant 
hohen Dampfdruck der AL 0 -Gasarten* Das AL 0 -GcS reagiert 
mit in der Nahe vorhandenem Bornitrid, das sich in den Be- 
hiilter befindet, so daB B20^~Gas und/oder AlBO^-Cas sowie 
AIN-Feststoff e entsteht n. Die B^^O^-und/oder AlBO. -Case wan- 
dern zum Aluminiumoxyni trid und reagieren mit diesem und er- 
zeugen eine flussige Phase an den Korngrenzen, wc durch das 
Sintern ira friihen Stadium verstarkt wird. Falls ittriuraoxyd 
als Zusatzstoff verwendet wird findet auch eine Vechselwir- 
kung des B20^ mit yttri umdotiertem Aluminiumoxyni trid oder 
reinem YgO^ statt, so daO YB02-Gas erzeugt wird. Das YJjOg- 
Gas wandert zu dera Aluminiumoxynitrid und dotierl es mit Bor 
und Yttrium. Falls andere Elemente als Zusatzstoffe verwen- 
det werden, reagiert das BgO^ in gleicher Weise tnd verur- 
sacht eine entsprechende Dampf dotierung des Alumi niumoxyni- 
trids. Es ist anzunehmen, daB diese Zusatzstoff dc tierung das 
Endstadium des Sinterns unterstutzt, indem sie er tweder eine 
Losungshemmung oder Abs cheidungen aus der zweiter Phas'» ver- 
ursacht, wodurch die Korngrenzen fixierl und som; fc exz'sssi- 
ves Kornwachstum verhirdert wird, das andernfall: die r^oren 
in den Kornstrukturen *'festhalt". 

Eine andere mogliche Erklarung besteht darin, da/ das Yttrium 
Oder dessen Verbindungen die Bildung einer flussigen Phase ver 
ursachen. Die flussige Phase begiinstigt eine rase he Verdich- 
tung und eine sehr wirksame Porenbeseitigung in cen Fruhsta- 
dien des Sintern, so daB wahrend des Endstadiums des Sinter- 
vorgangs weniger Porositat beseitigt werden muB und hohe 
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Dichte und Transparenz erreicht werden. Bei einem derartigen 
Wechanismus wird das Bor nur fur den Transport von Yttrium 
zu dem Aluminiunjoxynitrid benotigt. 

Das Verfahren gemaB der Erfinduno vermeidet viele der Proble- 
me, die bei der Herstellung von / luminiumoxynitrid ublicher- 
weise auftreten, wenn Aluminiumo yd und Aluminiumnitrid mit- 
einandcr gemischt zur Reaktion gebracht werden. Zu diesen 
Probleinen gehoren die unterschiedlichen Reinheitsgrade , die 
groBe TeilchfngroBe und starke GroBenstreuung handelsublichen 
Aluminiumnitrids, die zur Bildung des Aluminiumoxynitrids er- 
forderlichen langen Reaktionszeiten sowie die fur die Ver- 
kleinerung der TeilchengroBe erf crderlichen langen Wahldauer, 
die ihrerseits wiederum den Gehalt ah anorganischen Verunrei- 
niguixgen in dem Aluminiumoxynitrid vergroBern. AuBerdeir, ver- 
ringert das vorangehend beschriebene Verfahren die Herstell- 
kosten, indem die Verwendung des teureren Aluminiumnitrids 
als Ausgangsstoff vermieden wird, die Reaktionszeiten zur 
Bildung des Aluminiumoxynitrids kiirzer sind und die Zeiten 
fur das Zermahlen zu einem homogenen sinterf ahigen Pulver 
geeigneter TeilchengroBe verringert werden. Das nach dem 
vorangehend beschriebenen Verfahren hergestellte Aluminium- 
oxynitrid-Pulver verbessert auch die Reproduzierbarkeit des 
Sintervorganges und vergroBert die Transparenz des gesinter- 
ten Produktes. 
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